16. Oscillatory Deformations and Turbulent Behavior of Chemical Waves Induced by Oscillating Surface Flow in BZ-reaction by 三池, 秀敏 et al.
Title16. BZ反応における流体現象と動的パターン形成(パターン形成、運動と統計,研究会報告)
Author(s)三池, 秀敏; Muller, S.C.; Hess, B.








16･Oscillatory Deform ations and Turbulent Behavior of Chemica l W aves
lnduced by Oscillating Surf ace Flow in BZ-react ion
-らZ反応における流体現象と動的パターン形成-








ve10cimetrybasedon microscopevJ'deoiぬgingtechniques. OsciHations of
thehydrodynamicflow Weredetectedinrotating spiraluaves Withanopen
Hquid/gas interface. Periodically varying deformations and irregular
decompositionsofchemica一waveprofHesIJerealsoobserved inthereactive
layer. TheseareduetoanoscHIatoryhydrodynamicflovdetectedc一oseto
the一ayersurface. Amode一 explaining theonsetof osciHatory surface
flov and dynamic patterndeformation is dJ'scussed. Neh･meChanisms of
chemicalentrainment andcurvatureeffect onchemicaluave areintroduced
forthehydrodynamicinstabHitiesinBZ-reaction.









































































































(paraHelto thechemica一Wave propagation) atthe
center of a covered layer (depth,0.85mm) under
triggeringspiralwaves.ArrowsasinFig.3.
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Fig.8Timedependenceof localtransmitted light(a)I
and its poker spectrum(b) in spira一va一esunder
coveredcondition(depth,0.94mm)･
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Fig.9Time dependence of local transmitted light
intensity(a),and itspowerSPeCtrum(b) inspげal
WavesWithanopenliquid/airinterface(depth･0･94mm)･
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動へと変化していくパターンの動的振舞は､系の発展がカオス的プロセスに従うこと
を示唆しているとも考えられる｡
ここで以上の実験で得られた主な知見を列挙しておく｡
1)Spiralぬveにより連続的に励起された反応波の連続的な通過により､反応セル
にカバーをした状態でも波の伝播と反対方向の緩やかな流れが発生する｡
2)反応セルのカバーを除いた状態でSpiralUaveを励起すると､約10分後から溶液
表面に周期的な振動流が発生する｡
3)周期的振動流に起因すると思われる､伝播するCheml'calUaveの波面形状の周期的
変形が観測される｡
4)振動的表面流が異常に発達した場合､その流速はChemicalUaveの伝播速度を遥か
に超え反応波の波面の崩壊が観測される｡
5)化学反応波の波面形状の周期的な変形に伴って､ある局所領域で観測した透過光強
度 (Fe3+イオン濃度を示す)の変動に周期倍化現象が観測される｡
4.議論
反応セルにカバーをした状態でSpiralUaveを励起した時に観測される流体現象は
小さいものであるが､カバーがあるため反応溶液の蒸発冷却にともない発生する対流
によるものとは考えにくく､周期的なChemicalUaveの通過が流れの発生を励起する
可能性を前の章で指摘した(3｡1)｡また最近の実験で､十分還元が進んだ状態で一つ
の披 くCircularWave)を勧起した場合､その波の伝播とともに伝播していく対流状の
流れが存在することを示した21)｡すなわち､ある固定点で観測した時､一つの波が
近づくに連れて波に向かう方向の流れが発生し､波の通過後波を追いかけていく方向
へと流れが変化することを確認している｡このことは一つのChemicalUaveの通過が
振動的な流れを励起する能力があることを示している｡もちろんSpiralUaveでは次
々に (約16-20秒の同期)波が伝播し､一つの波の通過後十分還元状態にならない内
に次の波が伝播してくるため一個の波の通過だけではCircutarUaveの場合のような
大きな流体現象は発生しない｡一つ一つの効果は小さいが､たくさんの波の通過によ
る一種の化学的なEntrainmentにより流れが励起されたと考えることができよう｡
一方､カバーの無い系では非常に顕著な流休現象とバターン ･ダイナミクスが観測
された｡従来､こうした系で観測されていたChemicalUaveの波面の幾何学的歪や不
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規則なパターンへの舶壕は､反応溶液内に発生する対流によるものとして理解されて
いた2･12)｡しかし､この研究で明らかになったように､反応溶液中に発生する主な
流れは周期的に振動する表面近くでの流れであり対流ではない｡振動的表面流により
Chemica一Uaveの波面が周期的に変形するという新しい事実が確認されると共に､こ
の振動流が異常に発達した時に波面の不規則な崩壊が生じることが明かとなった｡問
題はこうした振動的表面流の発生するメカニズムである｡カバーのある系での流体現
象のメカニズムとして提案した化学的なEntrainmentの効果は､カバーのない場合に
も流体力学的不安定性を引き起こす一つのメカニズムと考えて良い｡ただカバーの無
い系で観測される顕著な流体現象とパターン･ダイナミクスの説明には､このメカニ
ズムを増幅する別のメカニズムが必要であろう｡
ここでCircularUaveを用いた実験より得られた新しい知見を括介する必要がある｡
反応セルの両端で励起きれた二つのCircularUaveが､セル中央部で衝突すると大き
な曲率を持つカスプ状の波となって非常に高速で伝播していく くそれまでの伝播方向
に垂直な方向へ)｡これはKuramoto23)あるいはKeener&Tyson24)により示されている
ように､大きな負の曲率を持つ波の伝播速度が平面波より大きくなるためである｡す
なわち､曲率KをもつChemicalUaveの伝播速度Nは､
N=〟-DK (1)
で与えられる｡ここに〟は曲率がゼロの時のすなわち平面波の伝播速度であり､Dは
拡散定数を表わす｡通常､こうした曲率の違いによる波の伝播速度の違いは､波面に
ひずみが生じた時これを歪の無い状態に復帰させようとする働きを持つ｡ところで､
二つの波の衝突により生じたカスプ波の高速な伝播に伴って､反応溶液表面近くに大
きな流体力学的流れ(最大約150JLm/S)が発生することを最近確認した21)｡このとき
反応セルはカバーがしてあり対流の効果は考えにくく､流れの方向はカスプ波の伝播
方向と一致している｡すなわちこの流体現象は大きな曲率を持つChemicalUaveに流
れを引き起こす能力があると考えないと説明できない｡
以上の知見よりSpeculationの要素は多いが､SpiralUave中に観測された振動的表
面流の発生を説明する一つの可能なメカニズムとして図10に示すようなモデルが考え
られる｡すなわち､
1)たくさんのChemicalVaveの通過によるEntrainmentの効果で､流体力学的流れが発
生する､
2)発生した流れは伝播する波の波面の幾何学的形状に歪を与える､
3)波面の歪はこれが十分大きくなった時に､その曲率の効果でその歪を生じる原因と
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Curvotu｢e
Effect
Fig.10ModelforoscHlatorydeformationandturbulent
behaviorofchemicalWaves. Chemical-entrainmentand
curvatureeffect onh･aVeS maybringthehydrodynamic
instabHityjnBZ-reaction.
なった流れと反対方向の流れを発生する､
のように流体現象とパターン ･ダイナミクスが結合するフィー ド･バックのループを
考えることができる｡
5.おわりに
SpiralUaveを励起した系に観測された振動的表面流とこれに起因するパタ-ンの
動的振舞を説明するメカニズムを議論してきた｡しかし実際d)系では､1)セルのカバ
ーが無い場合対流の発生が考えられること､2)バッチ ･リアクターであることにより
系は定常な状態にはなくたえず変化していること､等を考慮する必要がある｡実際に､
ChemicalUaveの舶蟻が起こる時にはバターンの広い領域を観測した時､対流に起因
すると思われる'Mosaic'状のラインが伝播する波のパターンに重畳する形で観測され
ている20)し､深いセル (油層1m以上)を用いた場合にはバターンの崩壊が容易に観
測される｡また､振動的表面流やバターン ･ダイナミクスが観測されるのはいつも一
定時間 (約10分)経過後で､この時間は温度が高いほど早くなる傾向にある｡反応溶
液中の化学成分 くイオン濃度等)にある一定の臨界値が有り､その値を超えた時振動
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的流れが勧起される可能性もある｡以上のように実際の現象は複雑であるが､いずれ
にしても定量的な実験を積み重ねつつ､現象の本質を的確に捉えたモデルを韻み立て
ていく必要があろう｡
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